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【研究目的】珪藻は、外界に存在する珪酸を取りこみ、体内で自己組織化を行い、微細な整列構
造を有するシリカ被殻を形成する。珪藻殻主要形成因子として知られる Silaffin  及びポリアミ
ン鎖などは、in vitro において珪酸溶液と迅速に反応し、球状の重合体を作り出す能力を有する。
このような珪酸重合能をもつ生体高分子は珪藻殻由来以外にも、魚類の精巣に存在するプロタミ
ンタンパク質などがある。これらの共通点は、リシンやアルギニンといった正電荷をもつ塩基性
アミノ酸が分子内に高密度に存在する点である。当研究室では、この特徴を有した新奇珪酸重合
人工ペプチド Cathionized Diatom Pyrenoid Forming Factor（CDPF）を作製している。CDPF は 
α-helix 構造をとり、分子内に疎水性クラスターとともに正電荷クラスターを有する。2分子の 
CDPF が疎水性相互作用によって会合し、非常に強い正電領域を形成する。この正電荷領域に珪酸
が引き付けられ、シリカを重合すると考えられる。しかしながら、 CDPFが形成するシリカは粒子
状であり、粒子以外のシリカが形成される実験条件は確立されていない。 本研究では、CDPF が
粒子以外のシリカを形成する条件を探索し、多様な構造の珪酸素材を作製することを目的とした。 
 
 
【実験方法】新奇珪酸素材の作製：CDPF1 が 2 つ及び 4 つ連結したペプチドを、大腸菌 
BL21(DE3), KRX/pET-28a を用いて大量発現及び His-Tag による精製を行った。精製後にトロン
ビン消化による His-Tag 除去を行った後、珪酸と反応させてシリカ形成活性を確認した。その
後、精製ペプチドが形成するシリカの形状を、走査型電子顕微鏡を用いて観察した。この時、先
ず 2 連 CDPF1 濃度と CDPF1 連結数の変更を検討した。しかしながら、先述の条件では粒子状の
シリカ粒子しか得られなかった。そこで、新たに下記の実験条件の検討を行った。 1. 反応環境
中へのアルコールの添加による CDPF1 表面電荷の制限, 2. 酸性環境下へのアンモニアの浸透
による中和境界面の形成, 3. 2 連 CDPF1 特異的抗体の添加を検討した。 
 
 
【実験結果と考察】2 連 CDPF1 の濃度及び、CDPF1 の連結数を変化させてもバイオシリカの形状に
は 影響が見られなかった。一方、粒子の大きさにおいてはペプチド濃度, 連結数依存的に変化
しており、 CDPF1 と珪酸が相互作用する足場の変化が影響を与えたものと考えられる。反応環
境中にアルコールとしてエタノール及びグリセロールを添加した実験では、添加しなかった条件
と比べると粒子の大きさが小さくなることが分かった。また形状においてはグリセロールを添加
した条件においてのみ、シリカ 粒子が高頻度で融合し、膜表面のような構造をしたバイオシリカ
が確認出来た。粒子径が小さくなった原因としては、アルコール類のもつ陰電荷が CDPF1 の持つ
正電荷を相殺することで珪酸を引き付ける力が弱くなったのではないかと考えられる。シリカ粒
子同士の融合は、グリセロールの分極性が寄与していると考えられる。すなわちグリセロールの
酸素原子の電気陰性度により 2 連 CDPF1 が負電荷に引き付けられてシリカ融合の核となり、多く
の珪酸が引き付けられることで、球と球の融合が促進されたのではないかと考えられる。また、
酸性環境下における中和境界面の形成においては、従来見られなかった板状のバイオシリカが確
認出来た。アンモニアが酸性環境下に浸透することで、平面的な中和境界 層が形成される。バイ
オシリカは中和環境下で形成されるため、この境界面でシリカ形成が行われる。 結果、板状の
シリカが生じたと考えられる。特異的抗体を添加した条件においても、同様に板状のバイオシリ
カが形成された。これは、特異的抗体が 2 連 CDPF1 同士の平面的なネットワーク形成に寄与し、ア
ルブミンの存在が水の含有率を制御した為ではないかと考えられる。 
